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Brennstoffzelle mit einem protonenleitfahigen Elektrolyten 

Bekannte Brennstoffzellen mit protonenleitfahigem 
Elektrolyten verwenden als Elektrolyt eine Membran aus 
perfluoriertem Kunststoff und werden mit Wasserstoff 
Oder Methanol als Brennstoff betrieben. 
Ein Nachteil ist, dafi diese Elektrolytmembran nicht nur 
die Protonen durchlafSt, sondern auch den Brennstoff. 
Folglich sinkt der Wirkungsgrad der Brennstoff2elle. 
Die Wanderung der Brennstoffmolekule von der Anoden- 
seite zur Kathodenseite durch den Elektrolyten (14) hin- 
durch wird dadurch verhindert, dafS die Brennstoffzelle ei- 
nen wasserstoffdurchlassigen Sperrschichtverbund (20) 
aufweist, der zwei Auf^enschichten (22, 24) und eine zwi- 
schen diesen angeordnete Kernschicht (26) umfaflt, da(S 
jede AulSenschicht aus Palladium und/oder einer Palladi- 
um-Legierung besteht, und dal^ die Kernschicht aus Niob 
und/oder Tantal und/oder einer Legierung auf Basis eines 
dieser Metall besteht. 

Palladium, Niob und Tantal weisen ein hohes Diffusions- - 
vermogen fur atomaren Wasserstoff auf, sind aber fur 
grofSere Atome und Molekule undurchlassig. Der Sperr- 
schichtverbund trennt den Anodengasraum so vom Ka- 
thodengasraum, dad der Brennstoff nicht durch den Elek- 
trolyten 2ur Kathodenseite wandern kann. 



,20 




LU 

Q 



BUNDESDRUCKEREI 02.99 902 1 13/296/7A 15 



BNSDOCID <DE 19B03132C1 I > 



1 



DE 198 03 132 C 1 



2 



Beschreibung 

Die Erfindung betriffl eine Brennstoffzelle niil einem pro- 
tonenleitfahigen Elektrolyten, einer Anode und einer Ka- 
thode. 

In Brennstoffzellen wird die in deni Brennstoff gespei- 
cherte chemische Energie direkt in elektrische Energie und 
Warme umgewandelt. Als Brennstoff koimnt beispielsweise 
reiner Wasserstoff, Methanol oder Erdgas zum Einsatz, und 
der Brennstoff reagiert in der Brennstoffzelle mil dem Oxi- 
dans, meist reinem oder dem in Luft enthaltenen Sauerstoff. 
Bei dieser Reaktion wird neben elektrischem Strom und 
Warme auch noch Wasser erzeugU bei den kohlenstoffhalti- 
gen Brennstoff en zudem Kohlendioxid. Brennstoff und Oxi- 
dans werden zusammen als Betriebsmittel bezeichnet. 

Die einzelne Brennstoffzelle weist eine Anode und eine 
Kathode auf, zwischen denen der Elektrolyt angeordnet ist. 
Der Brennstoff wird dem vor der Anode liegenden Anoden- 
gasraum, das Oxidans dem vor der Kathode liegenden Ka- 
thodengasraum der Brennstoffzelle kontinuierlich zuge- 
fuhrt, die Reaktionsprodukte werden kontinuierlich abge- 
fiihrt.. Die verscliiedenen Typen von Brennstoffzellen wer- 
den gewohnlich anhand des verwendeten Elektrolyten ein- 
geteilt. Elektrolyten, die fur Protonen leitfahig sind, werden 
in Brennstoffzellen eingesetzt, bei denen an der Anode aus 
dem Brennstoff Protonen unter Freisetzung von Elektronen 
abgespaltet werden. Die Protonen wandem durch den proto- 
nenleitfahigen Elektrolyten zu der Kathode, wo sie mit dem 
Sauerstoff unter Aufnahme von Elektronen zu Wasser rea- 
gieren. 

Ein Beispiel fur derartige Brennstoffzellen ist die soge- 
nannte Polymermembran-Brennstoffzelle, die als Elektrolyt 
eine Membran aus perfluorierlem Kunststolf verwendet. 
Derzei! werden uberwiegend semipermeable Membranen 
auf der Basis von Poly(perfluoralkylen)sulfonsaure, wie 
zum Beispiel Nafion® R 117 eingesetzt Zur Herstellung der 
Brennstoffzelle wird die eine Rache der Eleku-olytmembran 
mit dem Anodcnmatcrial, das in der Rcgcl Platin oder cine 
Plalin-Ruthenium-Legierung ist, und die gegeniiberliegende 
Flache mit dem Kathodenmaterial, das bevorzugt Platin ist, 
beschichtet. 

Die Polymeniierabran-Brennstoffzelle kann mit Wasser- 
stoff oder Methanol beirieben werden. Bei Verwendung von 
Methanol wird sie dann auch als Direkt-Methanol-Brenn- 
slolfzelle bezeichnet. Die Eleklrodenreaktionen der mit 
Wasserstoff betriebenen Polymermembran-Brennstoffzelle 
lauten: 

Anode: + 2e- 

Kathode: 62 + 4H+ + 4e- 2H2O. 

Die Eleklrodenreaktionen der Direkt-Meihanol-Brenn- 
stoffzelle lauten: 

Anode: CH3OH + H^O — CO, + 6H+ + 6e- 
Kaihode: O2 + 4H^ + 4e- IH^O. 

Ein Nachteil dieser bekannten Polymermembran-Brenn- 
stoffzellen besleht darin, da6 die Eleklrolytmembran nicht 
nur die Protonen durchlaBt, sondern auch, allerdings in ge- 
ringerem Umfang, den Brennstoff, also den molekularen 
Wasserstoff (H2) oder die Methanolmolekule (CH3OH). 
Dies fiihri zu einer Verringening des "Wirkungsgrads der 
Brennstoffzelle. Bei der Direkt -Methanol -Brennstoffzelle 
wird dieser unerwunschle Effekt noch dadurch verschlim- 
nieri, daB auch das sowohl auf Anoden- als auch Kathoden- 
sciic vorhandcne Wasser (H2O) in die Nalion-Folie ein- 
dringi, so daB dicsc aufquilh und noch nichr Methanol 
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durchlaBt. 

Es ist Aufgabe der Erfindung, bei einer Brennstoffzelle 
der eingangs genannten Art die Wanderung des Brennsloffs 
von der Anodenseite zur Kalhodenseile durch den protonen- 

5 leitfahigen Elektrolyten hindurch zu verhindem. 

Diese Aufgabe wird dadurch gelost, daB die Brennstoff- 
zelle wenigstens einen wasserstoff durchlassigen Sperr- 
schichtverbund aufweist, der zwei AuBenschichlen und eine 
zwischen diesen angeordnete Kemschicht umfaBt, daB jede 

10 AuBenschicht im wesentlichen aus Palladium und/oder einer 
Legierung auf Basis von Palladium besteht, und daB die 
Kernschicht im wesentlichen aus Niob und/oder Tantal und/ 
Oder einer Legierung auf Basis eines dieser Metalle besteht. 
Der erfindungsgemaBe Sperrschichtverbund besteht im 

15 wesenthchen aus den Metallen Palladium, Niob und Tantal, 
die ein hohes Diffusionsvermogen fur atomaren Wasserstoff 
aufweisen, andererseits aber fiir groBere Atome und Mole- 
kule, insbesondere molekularen Wasserstoff, Wasser und 
Methanol undurchlassig sind. Er dient dazu, den Anoden- 

20 gasraum von dem Kathodengasraum so zu trennen, daB der 
Brennstoff nicht durch den Elektrolyten von der Anoden- 
seite zur Kathodenseite wandem kann. Die Aufnahme des 
Wasserstoffs in das Metallgitter erfolgt unter Metallhydrid- 
Bildung, 

25 Dem dreischichtigen Aufbau liegen die folgenden Uber- 
legungen zugrunde: Tantal weist ein Diffusionsvermogen 
fiir Wasserstoffatome auf, das iiber dem von Palladium liegt. 
Andererseits wird fiir den Obergang des Wasserstoffs aus 
der Gasphase in die Hydridphase bei Palladium eine niedri- 

30 gere Energie benotigt als bei Tantal. Palladium ist allerdings 
teurer als Tantal. Diese Zusammenhange gelten auch fiir 
Niob, das chemisch mit Tantal verwandt ist. Der erfindungs- 
gemaBe Sperrschichtverbund ist billiger als eine Diffusions- 
schicht, die uberwiegend aus Palladium besteht, da die Au- 

35 Benschichten sehr diinn gemacht werden konnen, und er 
ninunt den Wasserstoff leichter auf als eine Diffusions- 
schicht, die iiberwiegend aus Tantal und/oder Niob besteht. 
Die bcidcn AuBcnschichtcn, die uberwiegend aus Palladium 
bestehen, sorgen aufgrund der niedrigen Ubergangsenergie 

40 fur eine leichte Aufnahme des Wasserstoffs aus der Gas- 
phase in die AuBenschicht, der anschlieBende Ubergang von 
der AuBenschicht in die Kemschicht erfordert nur eine sehr 
viel niedrigere Energie als der Ubergang aus der Gasphase 
in Tantal oder Niob. Da das Material der Kemschicht ver- 

45 haltnismaBig billig ist, kann diese nahezu beliebig dick ge- 
macht werden und somit fiir die Stabilitat des Sperrschicht- 
verbunds sorgen. 

Vorteilhafte Ausbildungen sind in den Unteranspruchen 
beschrieben. 

50 Fiir die Anordnung jedes Sperrschichtverbunds relativ 
zum Elektrolyten kommen verschiedene Moglichkeiten in 
Frage. 

Eine erste Varianle besleht darin, daB daB der Elektrolyt 
zwei Lagen unifaBl, zwischen denen ein Sperrschichtver- 

.55 bund angeordnet ist. Diese Anordnung hat den Vorteil, daB 
der Elektrolyt, der in seinem Inneren den Sperrschichtver- 
bund enthalt, genauso wie ein herkommlicher Elektrolyt 
ohne Sperrschichtverbund mit den Elektrodenmaierialien 
beschichtet werden kann. 

60 In einer zweiten Varianle ist vorgesehen, ein Sperr- 
schichtverbund zwischen einer der Elektroden und dem 
Elektrolyten angeordnet ist. 

In einer drilten Variant e ist vorgesehen, daB wenigstens 
eine der Elektroden als Sperrschichtverbund ausgebildet ist. 

65 So kann beispielsweise die Anode durch einen erfindungs- 
gemaBen Sperrschichtverbund ersclzt werden, der ihre 
1^'unkiion ausiibt, so daB im Unierschicd zu der crslcn und 
zwciicn Variante auf cine gcsondcne, also zusUtzlich zu dem 
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Sperrschichtverbund vorhandene Anodenschicht verzichtet 
werden kann. 

Der Sperrschichtverbund kann neben den erwahnten drei 
Schichten auch noch weilere Schichten aufweisen, die auf 
der Anoden- und/oder Kaihodenseite zwischen der jeweili- 
gen Aufienschicht und der Kemschicht. angeordnet sind. Das 
Material dieser zusatziichen Zwischenschicbten kann bei- 
spielsweise im Hinblick darauf ausgewahh werden, den 
Ubergang des Wasserstoffs von der anodenseitigen AuBen- 
schicht in die Kemschicht bzw. von der Kemschicht in die 
kathodenseitige AuBenschichl zu erleichtern. 

In einer ersten Alternative besteht die Zwischenschicht 
im weseniUchen aus einer Legierung, die iiu wesenilichen 
den Hauptbestandteil der benachbarten AuBenschicht und 
den Hauptbestandteil der Kemschicht enthalt. Wenn also die 
beiden AuBenschichl en aus einer Palladium legierung und 
die Kemschicht aus einer Nioblegiening bestehen, dann 
kann beispielsweise zwischen jeder AuBenschicht und der 
Kemschicht eine Zwischenschicht angeordnet sein, die im 
wesenlhchen aus einer Palladium-Niob-Legierung besteht. 

In einer zweiten Alternative besteht die Zwischenschicht 
im wesentlichen aus einer Mischung, die im wesentlichen 
das Material der benachbarten AuBenschicht und das Mate- 
rial der Kemschicht enthalt. Die Zwij^chenschicht. kann also 
nicht nur als Legierung vorliegen, sondem auch in einer an- 
deren, von dem eingesetzten Herstellungsverfahren abhan- 
genden Fonn. Die Zwischenschicht kann beispielsweise 
durch Sputtering auf die Kemschicht aufgebracht werden, 
wobei fur das Sputtering in einem ersten Schriti das Material 
der Kemschicht und in einem zweiten Schritt das Material 
der AuBenschicht verwendet wird. 

Eine dritte Alternative bezieht sich auf den Fall, daB die 
Kemschicht im wesentlichen aus Tantal und/oder einer Le- 
giemng auf Basis von Tantal besteht, und sie sieht vor, daB 
die Zwischenschicht iiii wesentlichen aus Niob und/oder Va- 
nadium und/oder einer Legierung auf Basis eines dieser Me- 
talle und/oder einer Palladium-Tan tal-Legierung besteht. 
Die Zwischenschicht kann folglich Mctallc aufweisen, die 
nicht in der Kemschicht und der AuBenschicht enthallen 
sind. 

Vorteilhafterweise bestehen die AuBenschichten im we- 
sentlichen aus einer Palladiuiii-Silber- Legierung, bevorzugt 
mit einem Silberanteil von wenigstens 25 Gew.-%. Eine Pal- 
ladium-Folie blaht sich namlich bei Aufnahme von Wasser- 
stoIT inerklich auf und wird sprode und rissig. Die Diinensi- 
onsstabilitat wird durch den Zusatz von Silber verbessert. 

Die Kemschicht isi bevorzugl eine Folie. Die iibrigen 
Schichten konnen durch Beschichtung nacheinander auf die 
Kemschicht aufgebracht werden. Die Beschichtung kann 
durch Sputtering, Pulverbeschichtung, Aufdainpfen und 
dergleichen erfolgen. Auch die ubrigen Schichten konnen 
Folien sein. In diesciii Fall kann das Aut'bringen dieser Fo- 
Uen schichten durch Kaschiereii erfolgen. 

Da die Kemschicht aus einem Material besteht, das im 
Vergleich zu den AuBenschichten zwar eine hohere Uber- 
gangsenergie, datlir aber auch ein besseres Diffusionsver- 
mogen fur Wassersloff aufweisl, kann sie dicker als jede der 
ubrigen Schichten sein und so ftir die gewunschte Stabilitat 
des Sperrschichtverbundes, der Elektrolylnienibran oder gar 
der gesamten Brennsioffzelle sorgen. 

Im folgenden werden bevorzuglc Ausfuhmngsfonnen der 
Erfindung beispielhaft an hand der beigefuglen Zeichnungen 
naher beschrieben. 

Fig. 1 ist ein schemalischer Querschniti durch eine Poly- 
memiembran-Brennsioftzclle in einer ersien Ausfiihrungs- 
fonn; 

Fig. 2 ist ein schciiialischer Querschniti durch eine Poly- 
memicinbran-Brcnnston/cHe in einer zweiten Ausfuh- 



rungsform; 

Fig. 3 ist ein schematischer Querschniti durch eine Poly- 
mermembran-Brennstoffzelle in einer drilten Ausfiihmngs- 
form; und 

5 Fig. 4 und 5 zeigen in einem vergroBerten Ausschnitt Ab- 
wandlungen des Sperrschichtverbunds der in den Fig. 1 bis 
3 gezeigten Brennstoffzellen. 

Die Fig. 1 zeigt schematisch den Aufbau einer Polymer- 
membran-Brennstoffzelle in einer ersten Ausfiihrungsform. 

10 Die Brennstoffzelle weist eine Anode 10 und eine Kathode 
12 sowie einen zwischen diesen liegenden Elektrolyien 14 
auf. Links von der Anode 10 befindet sich der sogenannte 
Anodengasraum und rechts von der Kathode 12 der Katho- 
dengasraum. Der Elektrolyt 14 ist eine proton enleitende 

15 Membran in Gestalt einer Folie aus Nafion® R 117, die auf 
ihrer in der Fig. 1 linken Seite mit der Anode 10 und auf ih- 
rer rechten Seite mit der Kathode 12 beschichtet ist. Fur die 
Elektroden 10,12 werden katalytische Materi alien verwen- 
det, die im Hinblick auf die an den Elektroden 10, 12 statt- 

20 lindenden Reaktionen, beispielsweise die Abspallung von 
Protonen an der Anode 10 und die Rekombination und Re- 
aktion der Protonen zu Wasser an der Kathode 12, ausge- 
wahlt sind. Als Materi alien kommen vor allem Edelmet alle 
in Frage, bevor7.ugt werden Platin und Gold, fiir die Anode 

25 10 auch Platin-Ruthenium-Legierungen. Das Elektroden- 
material wird in der Regel naBchemisch auf der Elektrolyt- 
membran 14 abgeschieden oder als Pulver mil dieser heiB- 
verpreBt. Der Elektrolyt 14 ist ungefahr 200 ^m dick, die 
Elektroden 10, 12 sind jeweils ungefahr 100 ^m dick. 

30 Bei der in der Fig. 1 gezeigten ersten Ausfiihrungsform 
der Brennstoffzelle ist der Elektrolyt 14 in zwei gleich groBe 
Lagen 16, 18 unterteilt, zwischen denen bin Sperrschicht- 
verbund 20 liegt. Folglich trennt der Sperrschichtverbund 
20 den Anodengasraum voni Kathodengasraum ab. Der Ver- 

35 bund 20 besteht aus zwei AuBenschichten 22, 24 sowie einer 
zwischen diesen liegenden Kemschicht 26. Jede AuBen- 
schicht 22, 24 besteht aus Palladium und ist ungefahr 0,5 pm 
dick, die Kemschicht 26 hingcgcn ist cine ungefahr 50 bis 
100 pm dicke Folie aus Tantal. Zur Herstellung des Ver- 

40 bunds 20 wurden die AuBenschichten 22, 24 durch Sputte- 
ring auf die Kemschichtfolie 26 aufgebracht. 

Die Dicke des Sperrschichtverbunds 20 ist im Hinblick 
auf die Sperrfunkiion ausgewahh, wobei aus Kostengriinden 
~ Palladium ist teurer als Tantal - die Kemschicht 26 im 

45 Vergleich zu den AuBenschichten 22, 24 moglichsl dick sein 
soli. Die AuBenschichten 22, 24 mussen wenigstens so dick 
sein, daB die Wasserstoffatome moglichsl leichi in die Kem- 
schicht 26 eintreten und diese auf der anderen Seite wieder 
verlassen konnen. 

50 An Hand der in der Fig. 1 gezeigten Ausfuhrungsfonii ei- 
ner Brennstoffzelle wird nun die Funktionsweise einer mit 
Wassersloff betriebenen Poly menu em bran-Brennsioffzelle 
beschrieben. 

Dem Anodengasraum wird kontinuierhch molekularer 
55 Wasserstoff H2 als Brennstoff zugefiihrt. An der Anode 10 
wird ein Wasserstoffmolekul H2 katalytisch in zwei Proto- 
nen H^ und zwei Eleku-onen e" aufgespalten. Die Elektronen 
e" werden durch einen nicht dargesteUten Stromabnehmer 
zu einem ebenfalls nicht dargesteUten elektrischen Verbrau- 
60 cher gefiihrL Sie gelangen von dem Verbraucher tiber einen 
nicht dargesteUten zweiten Stromabnehmer zu der Kathode 
12. 

Die an der Anode 10 erzeugten Protonen W treten in die 
anodenseitige Elektrolytlage 16 ein und wandcm durch 
65 diese bis zu der anodenseitigen AuBenschicht 22. Don re- 
kombinieren sie mit Elektronen e" zu Was serstoffai omen H, 
die unler Bildung von PaUadiumhydrid von der AuBen- 
schichl 22 aufgcnomnien werden. Die fur die Rekombina- 
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tion erforderlichen Elektronen e' stammen von der katho- 
denseiiigen AuBenschichl 24, wie weiter unten erklan wer- 
den wird, und sind durch die Kemschicht 26 gewandert. 

Die in dem Palladium der AuBenschichl 22 geloslen Was- 
serstoffatome H dilfundieren durch das Metallgiuer bis zu 
der Grenzflache mit der Kernschicht 26, wo sie unter Bil- 
dung von Tantnlhydrid in diese eintreLen. Sie diffundieren 
durch die Kemschicht 26 hindurch, weiter unter Umwand- 
lung in Tantalhydrid in die kathodenseitige AuBenschichl 24 
hinein und verlassen diese unter Aufspaltung in Protonen 
und Elektronen e" in die kathodenseitige Elektrolytlage 18 
hinein. Diese Elektronen e" wandern, wie oben erwahnt, 
durch die kathodenseitige AuBenschichl 24 und die Kem- 
schicht 26 zu der anodenseitigen AuBenschichl 22. Die Pro- 
tonen H* gelangen durch die kathodenseitige Elektrolytlage 
18 zu der Kathode 12, an der sie sich mit den iiber den auBe- 
ren Verbrauchericreis zugefuhrten Elektronen e' und dem 
Sauerstoff O7, der dem Kathodengasraum kontinuierlich zu- 
gefuhrt wird, zu Wasser H2O verbinden. Das Reaktionspro- 
dukt Wasser H2O wird kontinuierlich aus dem Kathodengas- 
raum abgeleiieL 

Der Spcrrschichtverbund 20 laBt also nur atomaren Was- 
serstoff H durch, wahrend er fiir den molekularen Wasser- 
stoff H:> als Sperre dient. 

Neben der in der Fig. 1 gezeigten Anordnung des Sperr- 
schichtverbunds 20 innerhalb des Elektxolyten 14 sind auch 
andere Anordnungen mogUch, bei denen der Spcrrschicht- 
verbund 20 an der anodenseitigen oder der kathodenseitigen 
AuBenflache des Elekirolyien 14 angeordnei ist, wie im fol- 
genden an Hand der Fig, 2 und 3 naher beschrieben wird. 

In der Fig. 2 ist einePolymermembran-Brennsioffzelle in 
einer enlsprechenden zweiten Ausfiihrungsfonn dargesielli, 
bei der der Sperrschichtverbund 20 an der Anodenseiie ei- 
nes einlagigen Elektrolyten 14 angebracht ist. Diese Anord- 
nung istbesonders fur die Direkt-Methanol-BrennstofFzelle 
geeignet, da hierdurch vermieden wird, daB das dem Ano- 
dengasraum zugefuhrte Wasser H2O in den Elektrolyten 14 
cindringt und dicscr aufquillt. Wic zu crkcnncn ist, grcnzt an 
die Anode 10 zunachst die anodenseitige AuBenschichl 22 
an, und ersl an die kathodenseitige AuBenschichl 24 grenzt 
der Elektrolyt 14 an. 

An Hand der in der Fig. 2 gezeigten Ausfuhrungsfonn ei- 
ner Brennstoffzelle wird nun die Funktionsweise einer Di- 
rektrMethanol-Brennstoff zelle beschrieben . 

Dein AnoUengasrauin werden kontinuierlich Methanol 
CH3OH und Wasser H2O zugefuhrt, die an der Anode zu 
Kohlendioxid CO2, Protonen H+ und Elektronen e' reagie- 
ren. Die Elektronen e" werden, wie bereils zuvor in Zusam- 
menhang mit der Fig. 1 beschrieben wurde, durch einen 
nicht dargestellten Verbraucherstromkreis zu der Kathode 
12 geleilet. Die Protonen H"^ treten unter Rekombination mil 
Elektronen e", die von der kathodenseitigen AuBenschichl 
24 slaiiinien, unter Hydridbildung in die anodenseitige Au- 
Benschichl 22 ein, diffundieren, wie zuvor beschrieben, 
durch den Sperrschichtverbund 20 und gelangen als Proto- 
nen unter Abspallung von Elektronen e" von der katho- 
denseitigen AuBenschicht 24 in den Elektrolyten 14. Die 
Protonen H* wandern durch den Elektrolyten 14 zur Ka- 
thode 12, wo sie mit den Elektronen e* aus dem Verbrau- 
cherkreis und mil dem dem Kathodengasraum kontinuier- 
lich zugefuhrten Sauerstoff O2 zu Wasser H2O reagieren, 
das kontinuierHch abgeleiiet wird. 

Der Sperrschichtverbund 20 laBt also nur atomaren Was- 
serstoff H durch, wahrend er fur groBere Molekule, also ins- 
besondere Methanol CH3OH und Wasser HoO als Sperre 
zwischen den beiden Gasraunien dient. 

Die in der Fig. 2 dargestellle Brennstoffzelle kann wie 
folgi hergesielli werden. Auf die Kemschichi 26 wcrdcn zu- 



nachst die beiden AuBenschichten 22. 24, bei spiels weise 
durch Sputtering, aufgebrachl. Dann wird auf die anodensei- 
tige AuBenschichl 22 die Anode 10 aufgebracht, was eben- 
falls durch Sputtering erfolgen kann. Auf die kathodensei- 
tige AuBenschichl 24 wird der Eleku-olyt 14 aufgebrachl. 
Die der AuBenschichl 24 gegenuberliegende Rache des 
Eleku-olyten 14 wird mit der Katliode 12 beschichtet, bei- 
spielsweise durch Sputtering oder chemische NaBabschei- 

^"lle Fig. 3 zeigt eine Polymermembran-Brennstoffzelle in 
einer dritten Ausfuhrungsform, die eine Abwandlung der in 
der Fig. 2 gezeigten Brennstoffzelle darstellt. Die Abwand- 
lung besiehi darin, daB die Anodenschicht 10 der Brenn- 
stoffzelle der Fig. 2 fehlt und stall dessen die anodenseitige 
AuBenschichl 22 der Fig. 2 als Anode dient; es sind sozusa- 
gen die AuBenschicht 22 der Fig. 2 und die Anode 10 der 
Fig. 2 in einer Kombinationsschicht 28 zusammengefaBl. 
Diese Kombinationsschicht 28 besleht im wesentUchen aus 
einer Mischung, die als erste Komponente das Material der 
Anode 10 der Fig. 2, also beispielsweise Platin, und als 
zweite Komponente das Material der AuBenschicht 22 der 
Fig. 2, also beispielsweise Palladium, enthalt. Die Mischung 
kann eine Legierung dieser Metalle sein, es sind aber auch 
andere Mischungstypen moglich. Die Kombinationsschicht 
28 kann durch Sputtering auf die Kemschicht 26 aufge- 
brachl werden, wobei als Targetmaterial eine Plalin-Palla- 
dium-Legierung verwendet wird. 

Die AuBenschicht 22 kann aber auch unveranderi, also 
ohne Zusatz von Platin als Anode eingesetzi werden, da die 
Anodenreaktionen auch mit Palladium als Kalalysator ab- 

laufen. . • u 

Die zuvor in Zusammenhang mit der Fig. 3 beschnebene 
Abwandlung laBt sich auch analog auf die Kalhodenseite 
ubertragen. Dann dient die kathodenseitige AuBenschicht 24 
der Fig. 2, ailein oder als Kombinationsschicht, als Kathode. 

Es wird darauf hingewiesen, daB die beiden AuBen- 
schichten 22, 24 auch aus unterschiedlichen Materialien be- 
stchcn konncn. So kann beispielsweise der Gchalt an Palla- 
dium unterschiedUch sein, oder es kann die eine AuBen- 
schicht aus Palladium und die andere aus einer Palladium- 
Silber-Legierung bestehen. Auch die Kemschicht 26 muB 
nicht unbedingt Tantal als Hauptbestandteil aufweisen. Fiir 
den Hauptbestandteil kommen auch Niob oder eine Mi- 
schung aus Tantal und Niob, sowie Niob-, Tantal- und Niob- 
Tantal-Legierungen in Frage. Die Kemschicht 26 kann auch 
Zusatze von in den AuBenschichten 22, 24 enthaltenen Stof- 
fen aufweisen. Des weiteren kann zwischen jeder AuBen- 
schicht 22, 24 und der Kemschicht 26 wenigstens eine wei- 
tere Zwischenschicht liegen. 

In der Fig- 4 ist eine Abwandlung des Sperrschichtver- 
bunds 20 gezeigt, der bei den in den Fig. 1, 2 und 3 darge- 
stellten Brennstoffzellen verwendet wird. Zwischen der 
Kernschicht 26 und der anodenseitigen AuBenschicht 22 is! 
eine Zwischenschicht 30 angeordnei. Die Zwischenschicht 
30 kann im wesenlhchen aus einer Legierung bestehen, die 
im wesentlichen den Hauptbestandteil der benachbarleii, 
anodenseitigen AuBenschichl 22 und den Hauptbestandteil 
der Kernschicht 26 enthalt, sie kann aber auch im wesenlh- 
chen aus einer Mischung bestehen, die im wesenlhchen das 
Material der benachbarten, anodenseitigen AuBenschichl 22 
und das Material der Kemschicht 26 enthalt. Wenn also bei- 
spielsweise die Kemschichi 26 aus einer Tantallegierung 
und die anodenseitige AuBenschicht 22 aus einer Palladium- 
Silber-Legierung besieht, dann kann das Material fur die 
Zwischenschicht 30 eine Palladium-Tantal-Legierung sein, 
aber auch beispielsweise eine Mischung, bcvorzugl Legic- 
mng, aus der Palladium-Si Iber-Legierung und der Tantall- 
legierung. 
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Fur die Zwischenschicht 30 kommen aber auch andere 
Malerialien in Frage, solange sic ein ausreichendes Diffusi- 
onsvemiogen fiir die Wasserst offal ome bieten. So kann fiir 
die Keraschichl 26 und die AuBenschicht 22 des vorigen 
Beispiels die Zwischenschicht 30 auch im wesenilichen aus 5 
Niob Oder einer Nioblegierung oder Vanadium oder einer 
Vanadiumlegierung oder einer Mischung, vorzugsweise Le- 
gierung, aus zwei oder mehr dieser Stoffe sein. Auch zwi- 
schen der kathodenseitigen AuBenschicht 24 und der Kem- 
schicht 26 konnen auf ahnliche Art und Weise Zwischen- lO 
schichten 32 angeordnet sein, wie in der Fig. 5 dargestellt 
ist. 



8 

11. Brennstoffzelle nach einem der vorhergehenden 
Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daB die Kem- 
schicht (26) eine Folic ist, 

12. Brennstoffzelle nach einem der vorhergehenden 
Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daB wenigstens 
eine der AuBenschichlen (22, 24) eine Folie ist 

13. Brennstoffzelle nach einem der vorhergehenden 
Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daB die Kern- 
schicht (26) dicker als jede der ubrigen Schichten (22, 
24, 30, 32) ist. 



Hierzu 2 Seite(n) Zeichnungen 



Patentanspruche 

15 

1. Brennstoffzelle mit einem protonenleitfahigen 
Eleklrolyten (14), einer Anode (10) und einer Kathode 
(12), dadurch gekennzeiclinct, daB sie wenigstens ei- 
nen wasserstoffdurchlassigen Sperrschichtverbund 
(20) aufweist, der zwei AuBenschichlen (22, 24) und 20 
eine zwischen diesen angeordnete Kemschicht (26) 
unifaBt^ daB jede AuBenschicht (22, 24) im wesentli- 
chen aus Palladium und/oder einer Legierung auf Basis 
von Palladium besteht, und daB die Kemschicht (26) 
im wesentlichen aus Niob und/oder Tantal und/oder ei- 25 
ner Legierung auf Basis eines dieser Metalle besteht. 

2. Brennstoffzelle nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB der Elektrolyt (14) zwei Lagen (16, 18) 
umfaBt, zwischen denen ein Sperrschichtverbund (20) 
angeordnet ist. 30 

3. Brennstoffzelle nach Anspruch 1 oder 2, dadurch 
gekennzeichneU daB ein Sperrschichtverbund (20) zwi- 
schen einer der Elektroden (10, 12) und dem Elektroly- 
ten (14) angeordnet ist. 

4. Brennstoffzelle nach einem der vorhergehenden 35 
Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daB wenigstens 
eine der Eleku-oden (10, 12) als Sperrschichtverbund 
(20) ausgcbildct ist. 

5. Brennstoffzelle nach einem der vorhergehenden 
Anspruche, dadurch gekennzeichnet, daB zumindest 40 
zwischen einer der AuBenschichlen (22, 24) und der 
Kemschicht (26) wenigstens eine Zwischenschicht (30, 
32) angeordnet ist. 

6. Brennstoffzelle nach Anspruch 5, dadurch gekenn- 
zeichneU daB die Zwischenschichl (30, 32) iin weseni- 45 
lichen aus einer Legierung besiehl, die im wesentlichen 
den Hauptbestandteil der benachbarten AuBenschicht 
(22, 24) und den Hauptbestandteil der Kemschicht (26) 
enthalt. 

7. Brennstoffzelle nach Anspruch 5, dadurch gekenn- 50 
zeichnet, daB die Zwischenschicht (30, 32) im wesent- 
lichen aus einer Mischung besteht, die im wesentlichen 
das Material der beiiachbarien AuBcnschiclit (22, 24) 
und das Material der Kemschicht (26) enthall. 

8. Brennstoffzelle nach Anspruch 5, dadurch gekenn- 55 
zeichnet, daB die Kemschicht (26) im wesenthchen aus 
Tantal und/oder einer Legierung auf Basis von Tantal 
besteht, und daB die Zwischenschicht (30, 32) im we- 
sentlichen aus Niob und/oder Vanadium und/oder einer 
Legierung auf Basis eines dieser Metalle und/oder ei- 60 
ner P2dladium-Tantal-Legierung besteht. 

9. Brennstoffzelle nach einem der vorhergehenden 
Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, daB wenigstens 
eine der A u Ben schichten (22, 24) iin wesent lichen aus 
einer Pall adium-Silber- Legierung beslehi. 65 

10. Brennstoffzelle nach Anspruch 9, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB der Cichall an Silbcr wenigstens 25 Gew.- 
% bciragi. 
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